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Der Bundesminister 

für Gesundheitswesen Bad Godesberg, den 16. Januar 1967 

II B 4 - 911 093 - 4517/66 


An den Vorsitzenden 

des Ausschusses für Gesundheitswesen 

des Deutschen Bundestages 

Frau Dr. Hubert, MdB 


Betr.: Vorschlag der Kommission der EWG für eine Richtlinie des 
Rats zur Änderung der Richtlinie des Rats vom 5. November 
1963 über die Angleichung der Rechtsvorschriften der Mit- 
gliedstaaten für konservierende Stoffe, die in Lebensmitteln 
verwendet werden dürfen 
— Drucksache V/1167 — 

Bezug: Antrag des Ausschusses für Gesundheitswesen 
-^Drucksache V/1218 — 

Anlage: — 1 — 


Sehr geehrte Frau Vorsitzende! 

In dem Antrag des Ausschusses für Gesundheitswesen vom 9. De- 
zember 1966, den der Deutsche Bundestag in seiner 81. Sitzung am 
14. Dezember 1966 angenommen hat, ist die Bundesregierung ersucht 
worden, baldmöglichst einen Bericht vorzulegen über die gesundheit- 
lichen Auswirkungen der Verwendung von Diphenyl und seinen 
Derivaten sowie entsprechender Stoffe, die zur Oberflächenbehand- 
lung von Zitrusfrüchten angewendet werden. 

In der Bundesrepublik sind für diesen Zweck 70 ppm Diphenyl und 
10 ppm Orthophenylphenol bzw. dessen Natriumverbindung zuge- 
lassen. Schalen von Zitrusfrüchten, denen diese Stoffe zugesetzt sind, 
dürfen zur Herstellung von Lebensmitteln nicht verwendet werden, 
derartige Erzeugnisse sind auch unter Kenntlichmachung vom Verkehr 
ausgeschlossen. Außerdem ist durch die Kennzeichnungsvorschrift 
einer irrtümlichen Verwendung der behandelten Schalen im Haushalt 
vorgebeugt. 

Der beifolgende Bericht behandelt diese in der Bundesrepublik zu- 
gelassenen Stoffe. Nach meiner Information werden weitere Konser- 
vierungsmittel zum Schutze gegen Schimmelbefall von Zitrusfrüchten 
auch in anderen Ländern in der Praxis z. Z. nicht verwendet. 

Aus der als Anlage beigefügten Darstellung läßt sich folgendes zu- 
sammenfassen: 

1. Gesundheitspolitische Bedeutung der Konservierung von Zitrus- 
früchten 

Die Versorgung der Bevölkerung der Bundesrepublik mit Vita- 
min C ist, wie die Deutsche Gesellschaft für Ernährung auf ihrem 
Kongreß über das Vitamin C 1964 festgestellt hat, nicht immer 
ausreichend. Das hierfür erforderliche und ausreichende preis- 
werte Angebot an Zitrusfrüchten während des ganzen Jahres, 
die eine wichtige Vitamin-C-Quelle darstellen, ist deshalb von 
erheblicher gesundheitspolitischer Bedeutung. 

Die in unmittelbarer Nähe der Bundesrepublik gelegenen Anbau- 
länder können nur einen geringen Teil dieses Bedarfs decken, 
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so daß Einfuhren aus außereuropäischen Ländern unter ungün- 
stigen klimatischen Bedingungen notwendig sind. Die Regierun- 
gen der Vereinigten Staaten, Südafrikas und Israels — der Haupt- 
lieferanten — haben glaubwürdig dargelegt, daß eine ausrei- 
chende Belieferung der Bundesrepublik mit Zitrusfrüchten ohne 
die Verwendung der hier zugelassenen Konservierungsmittel 
nicht möglich ist. 

11. Toxikologie des Diphenyls und des Orthophenylphenols sowie 
dessen Natriumverbindung 

Die verfügbaren Literaturangaben über die Toxizität von 
Diphenyl und Orthophenylphenol wurden einem eingehenden 
Studium unterzogen und überprüft. Dabei wurden die Versuchs- 
ergebnisse von einmaligen und kurz- bzw. langfristigen Füt- 
terungen mit Diphenyl bei Versuchstieren, die Ergebnisse von 
Stoffwechselversuchen und der Prüfung einer möglichen Reiz- 
wirkung auf Haut und Augen sowie Versuche über akute 
Toxizität des Orthophenylphenols, kurz- und langfristige Füt- 
terungen von Ratten und Hunden sowie Versuche über die 
Hautreaktion beim Menschen ausgewertet. 

Bei keinem dieser Versuche hat sich ein Hinweis auf eine 
kumulative Wirkung ergeben. Auch für eine karzinogene (krebs- 
erregende) Wirkung des Diphenyls wurde kein Hinweis gefun- 
den. Bei den verschiedenen Tierarten wurden in bezug auf die 
Empfindlichkeit oder den Stoffwechsel von Diphenyl keine größe- 
ren Unterschiede gefunden, ln zweijährigen Fütterungsversuchen 
mit Ratten zeigte es sich, daß eine Konzentration bis zu 0,05 Vo 
Diphenyl im Futter keine feststellbaren nachteiligen Folgen ver- 
ursacht. Dieser Prozentsatz entspricht einer täglichen Aufnahme 
bei der Ratte von ungefähr 30 Milligramm (mg) pro Kilogramm 
(kg) Körpergewicht. Bei Anwendung des üblichen Sicherheits- 
faktors 100 ist 0,3 mg pro kg Körpergewicht folglich die zulässige 
Tagesaufnahme für Menschen. Dies bedeutet, daß Personen mit 
70 kg Körpergewicht täglich 20 mg Diphenyl verzehren können, 
ohne daß eine Gesundheitsschädigung gleich welcher Art ein- 
trhten kann. Das FAO/WHO Expertenkomitee hat bei einem er- 
höhten Sicherheitsfaktor von über 500 bis 0,05 mg Diphenyl und 
bis zu 0,2 mg Orthophenylphenol täglich je kg Körpergewicht als 
gesundheitlich unbedenklich erklärt, während unter gewissen 
Bedingungen 0,25 mg Diphenyl und 1,0 mg Orthophenylphenol 
zulässig sein sollen, das sind bis zu 17,5 mg Diphenyl und 70,0 mg 
Orthophenylphenol pro Person täglich. 

III. Aufnahme von Diphenyl durch Verzehr von Zitrusfrüchten und 
deren Erzeugnissen 

Nach Schätzungen beträgt die gegenwärtige durchschnittliche 
Aufnahme von Diphenyl mit Zitrusfrüchten oder deren Erzeug- 
nissen in den europäischen Ländern pro Person täglich etwa 
0,06 mg, d. h., daß die mittlere tägliche Aufnahme ungefähr den 
dreihundertsten Teil der höchstzulässigen Menge beträgt. Um 
die zulässige Grenze zu erreichen, müßte eine erwachsene Per- 
son z. B. täglich die geschälten Früchte von insgesamt ungefähr 
40 Apfelsinen, 30 Zitronen und 20 Pampelmusen mittlerer Größe 
zusammen mit 600 mg Marmelade aus mit Diphenyl behandelten 
Früchten verzehren. 

Nach dem heutigen Stand der Wissenschaft erscheint es aus- 
geschlossen, daß bei dem gegenwärtigen und in der Zukunft zu 
erwartenden Verbrauch irgendwelche Schäden für die allgemeine 
Gesundheit zu erwarten sind von dem Genuß von mit Diphenyl, 
Orthophenylphenol und dessen Natriumverbindung behandelten 
frischen Apfelsinen, Zitronen und Pampelmusen und den daraus 
hergestellten Erzeugnissen. 

Mit vorzüglicher Hochachtung 
Käte Strobel 
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Anlage 


Bericht 

über die gesundheitlichen Auswirkungen von 
Diphenyl und anderen Konservierungsmitteln für Zitrusfrüchte 


Einleitung 

Diphenyl, Orthophenylphenol und dessen Na- 
triumverbindung werden zur Verhinderung des 
Wachstums von Schimmelpilzen während der Lage- 
rung und dem Transport von Zitrusfrüchten in den 
meisten Ländern der Erde verwendet, üblicherweise 
wird das zur Einzelverpackung verwendete Papier 
mit Diphenyl imprägniert oder es werden in die 
Kisten damit imprägnierte Papierbogen eingelegt. 
Diphenyl sublimiert leicht, d. h. es verflüchtigt sich 
aus dem festen unmittelbar in den gasförmigen 
Zustand und schafft dadurch eine schützende Atmo- 
sphäre um die Früchte. Ein Teil des Konservierungs- 
mittels wird von den Früchten aufgenommen f es 
sammelt sich hauptsächlich in den Ölzellen der 
Schale an; die geschälten Früchte oder aus behan- 
delten Früchten gewonnener Saft können auch, 
wenn auch in außerordentlich geringen Mengen, das 
Konservierungsmittel enthalten. 

I. Versorgung der Bevölkerung der Bundesrepublik 
mit Vitamin C (Ascorbinsäure) 

1. Vitamin-C-Bedarf 

Die Zufuhr von 1 mg Ascorbinsäure je Kilogramm 
Körpergewicht entspricht nach internationaler Auf- 
fassung dem täglichen Bedarf des Menschen. Dabei 
ist zu berücksichtigen, daß jedoch Kinder mehr brau- 
chen als Erwachsene (48), Männer etwas mehr als 
Frauen und alte Menschen vermutlich auch etwas 
mehr als Erwachsene mittleren Alters. Die obere 
Grenze für eine sinnvolle Zufuhr von Ascorbinsäure 
kann Sättigung des Körpers mit dem Vitamin geben 


und es ist dies die wichtigste Methode zur Bestim- 
mung des Bedarfs. Man nimmt an, daß bei einer 
Zufuhr von 50 bis 120 mg täglich bei den meisten 
Menschen die Sättigungsgrenze erreicht ist. Die 
Empfehlung einer täglichen Aufnahme von 75 bis 
80 mg der Deutschen Gesellschaft für Ernährung und 
des Nahrungs- und Ernährungsrates der USA hält 
sich auf mittlerer Linie (49). 

2. Tatsächliche Vitamin-C-Zufuhr 

Nach Untersuchung von Czok und Bramsei (50) 
an 1400 Personen aus sämtlichen Alters- und Ver- 
brauchergruppen in den Jahren 1956/1957 unter- 
schritten alle Personen die wünschenswerte Menge 
während der ersten sieben Monate des Jahres. 

Sogar im Jahresmittel erreichten 65 Vo der Män- 
ner und 40 ^^0 der Frauen nicht eine lOOVoige Dek- 
kung des Ascorbinsäurebedarfs. Wegen der jahres- 
zeitlich'en Schwankungen geht die Ascorbinsäure- 
aufnahme besonders im zweiten Jahresquartal er- 
heblich zurück, so daß zumindest während dieser 
Zeit bei einem größeren Teil der deutschen Bevöl- 
kerung mit einer „Ascorbinsäure-Unterversorgung" 
gerechnet werden muß (51). 

3. Deckung des Bedarfs der Bundesrepublik 
an frischen Orangen 

Die Tabelle gibt eine Übersicht über die Einfuhr 
von frischen Orangen in die Bundesrepublik von 
1959 bis 1964 in Tonnen. Demnach wurde der Be- 
darf an Orangen in wachsendem Maße aus Ländern 
außerhalb der EWG gedeckt. Im Jahre 1964 waren 
die EWG-Länder Italien und Frankreich (Algerien) 
nur noch in der Lage 6 ^/o des Bedarfs zu decken. 


Einfuhr von frischen Orangen in die Bundesrepublik 1959 bis 1964 

in t 



1959 1 

1960 1 

1961 1 

1962 1 

1963 1 

1964 

Gesamteinfuhren 

550 930 

663 155 

628 289 

710 457 

579 694 

762 834 

davon aus EWG 

64 673 

79 130 

76 461 

46 779 

54 452 

43 782 

davon aus Frankreich *) 

3 631 

14 868 

17 102 

. — 

. — 

. — 

Italien 

61 042 

64 262 

59 359 

46 779 

54 452 

43 782 

davon aus Drittländern 

486 257 

584 025 

551 828 

663 678 

525 242 

719 052 

davon aus Spanien 

317 970 

369 950 

356 716 

430 013 

259 058 

448 918 

Marokko 

58 819 

78 274 

86 249 

94 907 

80 484 

124511 

Israel 

36 133 

52 055 

40 396 

52 219 

83 312 

60 604 

Drittlandsanteil in v. H 

1 88 

88 

87 

93 

90 

94 


*) Algerien 
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IL Toxikologie 

a) Diphenyl 

Die gesundheitliche Bedeutung der Behandlung 
von Zitrusfrüchten mit Diphenyl wird wegen der • 
weit verbreiteten Anwendung dieses Konservie- | 
rungsverfahrens bereits seit mehreren Jahrzehnten 
von Wissenschaftlern überprüft. 

1. Joint FAO/WHO Expert Committee ; 

Eine neuere Zusammenstellung der gewonnenen 
Ergebnisse und entsprechende Schlußfolgerungen 
für die Praxis wurden von dem Joint FAO/WHO 
Expert Committee on Food Additives, einem inter- 
nationalen Gremium von Wissenschaftlern, das von 
den genannten Organisationen der Vereinten Na- 
tionen regelmäßig einberufen wird, veröffentlicht 
(World Health Organization, Technical Report Series 
Nr. 228, 1962). 

1.1. Mengen, bei denen eine signifikante toxikolo- 
gische Wirkung bei der Ratte eintritt i 

Aufgrund von Zweijahres-Versuchen an Ratten | 
kann die Menge, die keine signifikante toxikologi- 
sche Wirkung bei Verzehr über eine Zeitspanne, die 
in etwa der Lebenszeit entspricht, mit 0,1 ^/o fest- : 
gesetzt werden. 0,05 “/o (= 5000 ppm) Diphenyl 
in der Nahrung entspricht 25 mg/kg Körpergewicht 
pro Tag. 

1.2. Bewertung der zulässigen täglichen Aufnahme 
von Diphenyl durch den Menschen 

mg/kg 
Körper- i 
gewicht 

bedingungslos 0 — 0,05 

bedingt 0,05 — 0,25. 

2. Neuere Übersicht und Auswertung der Literatur 

2.1. Prüfung der akuten oralen Toxizität | 

Aus den Versuchen an Ratten, Kaninchen und 
Katzen geht hervor, daß die akute orale Toxizität 
bei den Tieren zwischen 2500 und 5000 mg/kg Kör- 
pergewicht oder noch höher liegt. 

2.2. Kurzfristige orale Versuche j 

In Versuchen an Ratten (einschließlich Fortpflan- | 
zungsversuche), Kaninchen, Affen, Hunden und am j 
Menschen mit einer Laufzeit von ungefähr einem j 
Monat bis zu einem Jahr wurde gefunden, daß Futter j 
mit 0,25 ®/o oder mehr Diphenyl degenerative Ver- ' 
änderungen in der Leber und den Nieren von Rat- i 
ten hervorriefen. Die Zucht von Ratten über drei Ge- ! 
nerationen mit einer 0,1 ^/o Diphenyl enthaltenden | 
Kost verursachte keine Symptome einer nachteiligen ■ 
Wirkung. 

Mit 0,1 ®/o Diphenyl in der Kost gefütterte Affen ; 
und mit ungefähr 0,07 Vo gefütterte Hunde zeigten | 
bei einer Versuchsdauer von einem Jahr keine Ver- ^ 
änderung gegenüber Kontrolltieren. 

Diese Befunde weisen darauf hin, daß für diese 
drei Tierarten der höchste Prozentsatz von Diphenyl 
im Futter, der noch keine toxischen Symptome her- 
vorruft, bei 0,1 Vo oder höher liegt. 


2.3. Langfristige orale Versuche 

Zweijahres-Versuche an Ratten lassen vermuten, 
daß 0,1 ^/o Diphenyl im Futter die niedrigste Konzen- 
tration ist, die bei der Ratte eine Wirkung verur- 
sacht, und zwar eine leichte Polyurie nach hundert- 
zwanzigtägiger Fütterung (18). Obwohl die Wir- 
kung dieser Konzentration in weiteren Versuchen 
nicht bestätigt werden konnte (Booth . .) (5), scheint 
es ratsam, 0,1 Vo Diphenyl als die niedrigste Wir- 
kungskonzentration zu betrachten. Folglich ist 
0,05 Vo Diphenyl die höchste wirkungsfreie Konzen- 
tration bei langfristiger oraler Verabreichung an 
Ratten. Bei den langfristigen Fütterungsversuchen 
mit Ratten wurden keine anderen Wirkungen ermit- 
telt, als die bei den kurzfristigen Versuchen be- 
obachteten. Es ist deshalb unwahrscheinlich, daß 
Diphenyl eine kumulative Wirkung hat. 

2.4. Schlußfolgerungen der Versuche zur oralen 
Toxizität 

Aus Versuchsergebnissen ist ersichtlich, daß 
Diphenyl in einer Konzentration von 0,05 Vo im 
Futter bei kurz- und langfristigen Versuchen mit 
Ratten keine schädlichen Einflüsse verursachte. In 
den oralen Versuchen mit Affen und Hunden über 
ein Jahr (siehe Absatz 2.2.) verursachte 0,1 ®/o bzw. 
0,07 ^'/o Diphenyl im Futter keine feststellbaren nach- 
teiligen Wirkungen. Offenbar sind die.se nicht zu 
den Nagern gehörenden Tierarten nicht empfind- 
licher für die Diphenylaufnahme als Ratten. Auch 
bei akuten oralen Toxizitätsversuchen wurden keine 
größeren Unterschiede in der Tierartenempfindlich- 
keit beobachtet (siehe Absatz 2.1.). 

Deshalb kann angenommen werden, daß Diphenyl 
für die Menschen nicht toxischer ist als für die 
untersuchten Tiere. Die höchste Futterkonzentra- 
tion, die keine Wirkung bei Ratten zeigte, war 
0,05 ^/o. Angenommen, daß eine Ratte von 250 g 
ungefähr 15 g Futter pro Tag frißt, so entspricht 
dies einer täglichen Aufnahme von ungefähr 30 mg 
Diphenyl pro kg Körpergewicht. 

3. Nicht-orale Toxizität 

Einatmungsversuche, Einwirkungen auf die Haut 
und Augentests wurden bei Ratten, Mäusen, Kanin- 
chen und beim Menschen durchgeführt. In einem 
Hauttest verursachte Diphenyl beim Menschen auf 
den Unterarm gebracht keine Hautreizung. Ein For- 
scher (Seile) (34) bepinselte acht Wochen lang drei- 
mal wöchentlich 30 cm^ seines Unterarms mit einer 
23Voigen Lösung von Diphenyl in öl. Bemerkens- 
werte Reaktionen wurden nicht beobachtet. Auch 
die Behaarung blieb normal. Haley und Mitarbeiter 
behandelten die Augen zweier Kaninchen mit 0,1 ml 
einer 17Voigen Lösung von Diphenyl in Maisöl. 
Sichtbare Veränderungen der Cornea oder Iris tra- 
ten in den nächsten 96 Stunden nicht ein. Ein ande- 
rer Forscher (McEwen) (25) beschreibt eine leichte 
Reizung der Konjunktiva bei einem Albino-Kanin- 
chen, die 24 Stunden nach dem Einträufeln von 10 mg 
Diphenyl eintrat. 

Inhalations-, Haut- und Augenteste haben nicht 
nachweisen können, daß Diphenyl in kleinen Men- 
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gen in flüchtiger Form aus behandelten Zitrusfrüch- 
ten oder dem öl beschädigter Schalenzellen für den 
Menschen gefährlich sein kann. 

4. Karzinogene Wirkung 

Ein Jahr oder länger dauernde Fütterungsver- 
suche zeigten keinerlei karzinogene Eigenschaften 
von Diphenyl. In den Fällen der möglicherweise 
durch Diphenyl verursachten Karzinogenese, bemer- 
ken Pecchiai und Saffiotti (31), daß ihre Befunde 
keinen Beweis für eine karzinogene Wirkung von 
Diphenyl sind, da sie keine zweckentsprechenden 
Kontrollratten verwendet haben. Außerdem kamen 
die Ratten nicht aus einem selektierten Stamm. Es 
ist zu erwähnen, daß die gleichen Vormagen-Ge- 
schwülste auch durch Infektion mit Nematoden bei 
Ratten hervorgerufen werden können (Dobberstein 
und Tamaschke (10). Die Versuche von Pecchiai und 
Saffiotti wurden an „Dowtherm A" durchgeführt, 
einem in der Industrie zur Wärmeübertragung 
hauptsächlich in eutektischem Gemisch mit Diphenyl- 
oxyd verwendeten Erzeugnis. In den Hautver- 
suchen von Bloch (3) und Seile (34) entwickelten 
krebsanfällige Mäuse während D /2 Jahren keine 
Tumoren. 

Es ist allgemein bekannt, daß Kontakt mit Nitro- 
und Amino-Diphenylderivaten (z. B. Benzidin), Bla- 
sen- und Harnwegtumoren hervorrufen kann (6, 41), 
während Diphenyl nicht als gefährlich erwähnt wird. 
Gerarde (14) erwähnt, daß kein Fall chronischer 
Diphenyl- oder DowthermA-Intoxikation bei Men- 
schen in der Literatur gemeldet wird, obwohl Dow- 
therm A seit über 30 Jahren intensiv in der Indu- 
strie angewandt wird. 

Newell (29) führte eine Befragung durch sowohl 
von staatlichen Laboratorien als auch von unabhän- 
gigen Forschungsanstalten in den USA, um festzu- 
stellen, ob eine karzinogene Wirkung vom Diphenyl 
bekannt geworden sei. Diphenyl war zwar nicht 
speziell auf seine karzinogenes Potential untersucht 
worden, es konnte ihm jedoch keine bösartige Ge- 
schwulstentwicklung zugeschrieben werden. 

Auf Grund der bekannten Informationen aus Tier- 
versuchen und der Erfahrung der Arbeitsmedizin 
erscheint es gerechtfertigt zu schließen, daß Diphenyl 
kein karzinogenes Agens ist. 

5. Stoffwechselstudien 

Bei der Prüfung der Ausscheidung von Diphenyl 
und seinen Derivaten nach oraler Verabreichung 
besaßen zumindest drei Tierarten einen gemein- 
samen Entgiftungsmechanismus. Es scheint, daß 
Diphenyl im Verdauungstrakt praktisch völlig re- 
sorbiert und im Harn als phenolische Verbindung 
ausgeschieden wird. Nur bei hohen Gaben (0,5 Vo 
im Futter oder 500 mg/kg Körpergewicht) kam 
Diphenyl auch im Kot vor. 

6. Interpretation der angeführten 
Untersuchungen 

Die Tierversuche ließen keine kumulative Wir- 
kung des Diphenyls erkennen bei peroraler Auf- 
nahme, Ingestion, Inhalation oder Hautapplikation. 


Die durch toxische Gaben hervorgerufenen Wirkun- 
gen, nämlich nephrotoxische Läsionen, erwiesen sich 
als reversibel, selbst nach monatelanger Intoxika- 
; tion. Diphenyl erwies sich nicht als karzinogen. 

! Haut- und Augenteste zeigten nicht, daß die mensch- 
; liehe Gesundheit beim Umgang mit diphenyl-behan- 
delten Zitrusfrüchten gefährdet wird. Sowohl aus 
i Fütterungsversuchen als aus Stoffwechselunter- 
! suchungen war ersichtlich, daß keine größeren 
Unterschiede in der Empfindlichkeit zwischen Tier- 
arten Vorkommen. Deshalb erscheint es gerechtfer- 
tigt, die Sicherheitsgrenze für Menschen auf Grund 
der Ergebnisse der Tierversuche zu berechnen. 

! b) Orthophenylphenol und dessen 
I Natriumverbindung 

Die LDso bei Ratten beträgt 2700 — 3000 mg/kg 
j Körpergewicht, die bei Katzen jedoch 500 mg/kg. 

! Bei kurzfristigen Versuchen an Ratten konnte bei 
1 den geprüften Konzentrationen keine schädliche 
i Wirkung erzielt werden. 

j Gruppen von zwei Hunden zeigten während ein- 
i jähriger Beimischung von 20, 200 und 500 mg/kg 
Körpergewicht Orthophenylphenol zum Futter keine 
Wirkung. Es zeigten sich keine Unterschiede hin- 
1 sichtlich der Organgewichte und bei der histopatho- 
logischen Prüfung. 

Eine Ö^^/oige Lösung von Orthophenylphenol in 
Sesamöl und eine 0,H/oige wässerige Lösung der 
: Natriumverbindung zeigten bei 200 menschlichen 
Versuchspersonen keinen Hauteffekt. Stärkere Lö- 
; sungen der Natriumverbindung führten zu einer 
! Reizwirkung auf die Haut. 

Wachstum, Sterblichkeit, Allgemeinerscheinun- 

■ gen, Blutbild, Harnzucker- und Eiweißwerte, Organ- 
I gewichte, Gehalt der Gewebe an Orthophenyl- 
I phenol und histopathologische Untersuchung ver- 
1 schiedener Gewebe waren bei Zweijahres-Fütte- 

rungsversuchen mit männlichen und weiblichen Rat- 
ten nicht verändert im Vergleich mit Kontrolltieren. 

Das Expertenkomitee folgerte, daß Orthophenyl- 
phenol keine sehr toxische Substanz ist und wählte 
langfristige Raitenversuche zur Grundlage der Be- 
rechnung der zulässigen Tageshöchstdosis. Demnach 
haben 0,2 Vo ( = 2000 ppm) im Futter, entsprechend 
; 100 mg/kg Körpergewicht täglich keine signifikante 
I toxikologische Wirkung gezeigt. 

: Die empfohlenen Werte für den Menschen sind: 

I bedingungslos 0 — 0,2 mg/kg Körpergewicht täglich 
bedingt .... 0,2 — 1,0 mg/kg Körpergewicht täglich. 

i 

! 

III. Diphenyl-Rückstände in Zitrusfrüchten und 
-erzeugnissen 

Diphenyl wird fast ausschließlich als Schutzmittel 
für frische Früchte verwendet. Nach Hazleton Labo- 
! ratories (18) enthalten deshalb in den USA indu- 

■ striell hergestellte Zitrusprodukte (z. B. Fruchtsäfte 
' oder Marmeladen) kein Diphenyl. In anderen Län- 
dern können jedoch mit Diphenyl behandelte Zitrus- 
früchte bei der Herstellung von Marmeladen und 
Konfitüren benutzt werden. 
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Tabelle 1 


Diphenylrückstände in Zitrusfrüchten während der Lagerung 
in behandelter Verpackung 

(Gehalte in Milligramm pro Kilogramm) 


Zitrusfrucht 


1 Woche i 

4 Wochen 

8 Wochen 

1 Schale ! 

Saft ! 

Schale 

Saft 

Schale 

Saft 

Apfelsinen 


156 

0,8 (8) ‘) 

281 

0,9 (9) 

357 

1,3 (4) 

Zitronen 


34 

1,6 (2) 

129 

1,4 (2) 

185 

0,4 (7) 

Pampelmusen 


121 

0,1 (1) 

— 

— 

101 

1,1 (2) 

Limonen 


— 

— 

445 

0,0 (1) 

— 

— 


Anzahl der Bestimmungen 


Der Verzehr von mit Diphenyl behandelten Früch- 
ten erfolgt hauptsächlich in der Form von Preßsaft 
öder geschälten Früchten. Schalen werden gelegent- 
lich bei der haushaltlichen Zubereitung von Apfel- 
sincninarmelade verwendet. 

1. Früchte, Schalen und Säfte 

Newell (29) unternahm Lagerungsversuche mit 
Zitrusfrüchten in mit Diphenyl imprägnierten Ein- 
zelverpackungen. Die Ergebnisse der Schalen- und 
Saftanalysen sind in der Tabelle 1 zusammengefaßt. 


Eine umfangreiche und umfassende Untersuchung 
des Diphenylgehaltes in Zitrusprodukten beim 
Kleinhandel wurde von den Hazleton Laboratories 
(18) durchgeführt. 

In Deutschland analysierte Koether (24) Apfel- 
sinen und Zitronen, die aus verschiedenen Ländern 
eingeführt waren. Elf von 23 Apfelsinenproben ent- 
hielten Diphenyl, mit einem durchschnittlichen Ge- 
halt von 10,7 mg pro kg Vollfrucht (von 1 bis 22 mg 
pro kg). Zwei der 21 Zitronenproben enthielten 18 
bzw. 33 mg Diphenyl pro kg. Im Fruchtsaft wurde in 
keinem Falle Diphenyl gefunden (die Methode war 
empfindlich für 1,5 mg pro kg oder mehr). 


Tabelle 2 


Diphenylrückstände in Zitrusfrüchten in den USA während einer Saison 

(Gehalte in Milligramm pro Kilogramm) 

Die Tabelle gibt Durchschnittswerte (unterstrichen), die Zahl der Bestimmungen 
(cingeklammert) und Minimum- und Maximumwerte. Sämtliche Angaben wurden 
aus den Tabellen der Hazleton Laboratories entnommen (18). 


Saft 


Zitrusfrucht 

Vollfrucht 

1 

Schale 

hand- 

gepreßt 

maschinell 

gepreßt 

Apfelsinen 

34 (353) 

117 (352) 

0,54 (221) 

1,15 (284) 


0—110 

0—340 

0—2,5 

0—4,36 

Zitronen 

, 22(123). 

46 (125) 

' 0,60 (125) 

3,33 (68) 


0—70 

0—495 

' 0—3,8 

0,3—11,2 

1 

' Pampelmusen 

15 (28) 

43 (28) 

i 0,26 (11) 

0,66 (17) 


0—30 

0—90 

0 

1 

o 

CO 

0,4— 1,0 
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Bei Zitronenanalysen fanden Souci und Maier- 
Haarländcr (35) die folgenden Diphenylgehalte (mg 
pro kg) : 

9 Proben von ganzen Früchten: 

42 (von 12 bis 103) 
6 Proben von Schalen: 95 (von 32 bis 183) 

9 Proben von geschälten 

Früchten: 0,5 (von 0,2 bis 1,1) 

2. Im Haushalt bereitete Marmelade 

Tomkins und Isherwood (39) bereiteten eine 
Apfelsinenmarmelade aus Apfelsinen, die 38 mg 
Diphenyl pro kg Vollfrucht enthielten. Die fertige 
Marmelade enthielt weniger als 0,1 mg pro kg 
Diphenyl. 

Dickey (9) stellte acht Marmeladen her nach vier 
Rezepten. Die verwendeten Apfelsinen enthielten 16 
bis 37 mg Diphenyl pro kg Vollfrucht, die Zitronen 

10 bis 14 mg pro kg. Während der Herstellung gin- 
gen 19 bis 56 ^/o des Diphenyls verloren. Die Mar- 
meladen hatten einen Durchschnittsgehalt von 6,3 
mg Diphenyl pro kg (von 3,25 bis 16,8 mg pro kg). 


durchschnittlichen Verbrauchsmengen von Zitrus- 
produkten (siehe Tabelle 3). 


Tabelle 3 


Verbrauch von Zitrusfrüchten pro Kopf in 1961/1963 

(7, 30) 


Land 

Kilogramm i 
pro Jahr 

Gramm 
pro Tag 

Vereinigte Staaten .... 

j 

13,0 i 

35,8 

Frankreich 

14,1 ' 

38,6 

Großbritannien 

8,1 

22,2 

Bundesrepublik 



Deutschland 

22,1 

60,6 

Italien 

13,3 

36,4 

Niederlande 

22,8 

61,5 


Souci und Maier-Haarländer (35) bereiteten sechs 
Zitronenmarmeladen aus ganzen Zitronen. Der Ge- 
samtdiphenylgehalt in den für 1 kg Marmelade be- 
nötigten Früchten betrug 8 bis 43 mg. Der mittlere 
Diphenylgehalt der Marmeladen betrug 6,7 mg pro 
kg (von 0,8 bis 11,9 mg pro kg), d. h. 25 Vo des ur- 
sprünglich in den Früchten enthaltenen Diphenyls. 

Raijzman (32) bereitete auf verschiedene Weise 
Marmeladen aus Schalen von mit Diphenyl ge- 
schützten Apfelsinen. Sie fand, daß 55 bis 100 ®/ü 
des Diphenyls verloren gegangen waren. 

3. Dipheny lauf nähme durch Verbraucher 
von Zitrusfrüchten und -erzeugnissen 

Die Berechnung der Diphenylaufnahme durch 
Verbraucher beruht auf neuerlichen Angaben der 


Der mittlere Tagesverbrauch von Apfelsinen- 
marmelade ist unbedeutend. In den Niederlanden 
beträgt die tägliche Menge pro Kopf 0,1 g oder 
weniger (15). Der Verbrauch von Zitrusfrüchten er- 
folgt hauptsächlich in drei Formen: als geschälte 
Frucht, als handgepreßter Saft und als maschinell 
gepreßter Saft. Letzterer hat den höchsten Diphenyl- 
gehalt. Deshalb wurden diese Werte benutzt für die 
Berechnung der durchschnittlichen Tagesaufnahme 
von Diphenyl aus Zitrusfrüchten. 

In Tabelle 4 ist die mittlere Tagesaufnahme von 
Diphenyl pro Person berechnet auf Grund eines 
Verbrauchsniveaus von 60 g pro Tag, was einem 
ziemlich hohen Verbrauch entspricht (siehe Ta- 
belle 3). 


Tabelle 4 


Berechnung der täglichen Diphenylaufnahme pro Person in europäischen Ländern 


Diphenyl im eßbaren Anteil 
Mittelwert ! 

laut Tabelle 2 I in mg pro Tag 
in mg pro g -) \ 


Apfelsinen 51 72 37 0,0012 0,044 

Zitronen ; 6 62 j 4 0,0033 0,013 

Pampelmusen ! 3 66 | 2 : 0,0006 0,001 


1 i I 

insgesamt . . . ' 60 ; | 0,058 


Zitrusfrucht 0 


Tagesverbrauch I 
von Früchten j 
in g 


Eßbarer 
in ”/o 


Anteil ' 
( 42 ) : 


Konsumier 
Anteil in 
pro Tag 


^) Im Handel befindliche Safte sind ausgeschlossen, da sie aus frischen Früchten hergestellt sind und daher kein 
Diphenyl enthalten. 

“) Werte für maschinell gepreßten Saft liegen höher als für handgepreßte Säfte oder für geschälte Früchte. 
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Tabelle 5 


Berechnung der Diphenylaufnahme von Personen mit einem 
hohen Verbrauch von Zitrusfrüchten 


Zitrusprodukt 

Durchschnitts- 
Verbrauch in g 
pro Tag 

Eßbarer Anteil 
in Vo (42) 

Konsumierter 
Anteil in g 
pro Tag 

Diphenyl im eßbaren Anteil 

Mittelwert 
laut Tabelle 2 
in mg pro g Ü 

Total in mg 
pro Tag 

Apfelsinen 

300 

72 

216 

0,0012 

0,26 

Zitronen 

100 

62 * 

62 

0,0033 

0,20 

Pampelmusen 

200 

66 1 

132 

0,0006 

0,08 

Apfelsinenmarmelade . . 

20 

100 ! 

20 

0,006 2) 

0,12 

insgesamt ... 

620 



0,66 


Werte für maschinell gepreßten Saft liegen höher als für handgepreßte Säfte oder für geschälte Früchte. 
-) Berechnet nach den Angaben von Dickey (siehe Absatz 2). 


In Einzelfällen kann jedoch der Verbrauch von 
Zitrusprodukten, einschließlich Apfelsinenmarme- 
lade, beträchtlich höher sein als der Durchschnitts- 
wert. 

In Tabelle 5 ist eine Berechnung gemacht für eine 
Situation, in der eine Person alltäglich 300 g Apfel- 
sinen, 100 g Zitronen, 200 g Pampelmusen und 20 g 
Apfelsinenmarmelade verzehrt. 

4. Verbrauch von Zitrusschalen 

Manchmal werden Scheiben von ungeschälten 
Zitrusfrüchten, meistens von Zitronen, als Zusatz 
zum Tee und zu anderen Getränken verwendet. In 
diesen Fällen wird jedoch die Schale selbst nicht 
verzehrt. Es ist ein Versuch bekannt [Souci (35)], 
in dem Tee mit diphenylbehandelten Zitronen ver- 
glichen wurde mit Tee mit unbehandelten Zitronen; 
es wurde kein Unterschied beobachtet. 

Gelegentlich werden ganze Apfelsinen oder Zi- 
tronen — oder deren Schale — für die Bereitung 
von alkoholfreien Getränken und Cocktails benutzt. 
Die Quantitäten sind jedoch sehr gering. Falls der 
alltägliche Verzehr von Apfelsinen- und Zitronen- 
schalen in der Höhe von 10 g liegen würde, wären 
die entsprechenden Diphenylaufnahmen 1,2 mg (bei 
Apfelsinen) bzw. 0,5 mg (bei Zitronen). 


IV. Schlußfolgerungen 

In den langfristigen oralen Fütterungsversuchen 
(siehe Abschnitt II Abs. 2.3.) wurde als höchste „un- 
schädliche" Menge 30 mg Diphenyl pro kg Körper- 
gewicht täglich gefunden. Bei Anwendung eines 
lOOfachen Sicherheitsfaktors wäre die höchstzuläs- 
sige Aufnahme für Menschen 0,3 mg pro kg täglich. 


: d. h. also ungefähr 20 mg täglich für 70 kg schwere 
I Personen. 

Die durchschnittliche Tagesaufnahme von Diphe- 
nyl beträgt bei Menschen in den europäischen Län- 
dern (siehe Tabelle 4) ungefähr 0,06 mg, was be- 
deutend weniger ist als die zulässige Aufnahme 
von 20 mg. Selbst in Fällen von kontinuierlichem 
hohen Verbrauch von Zitrusfrüchten (d. h. des 
Zehnfachen des durchschnittlichen Verbrauchs, siehe 
Tabelle 5) beträgt die tägliche Menge nicht mehr 
als den dreißigsten Teil der zulässigen täglichen 
Aufnahme. Auf Grund der obenerwähnten Angaben 
wäre zur Erreichung der zulässigen Menge (20 mg 
Diphenyl pro Tag) ein täglicher Verzehr von soviel 
geschälten Früchten nötig als 20 kg Zitrusfrüchten 
und Zitrusprodukten entsprechen (z. B. täglicher 
Verzehr von insgesamt 40 Apfelsinen, 30 Zitronen 
und 20 Pampelmusen mittlerer Größe sowie 600 g 
Apfelsinenmarmelade) . 

Das „Joint FAO/WHO Expert Committee on Food 
Additives" (22) schätzte die höchste bedingungslos 
zulässige Tagesaufnahme für Menschen — bei Be- 
rücksichtigung des Sicherheitsfaktors 500 — auf 
3,5 mg Diphenyl bei einem Körpergewicht von 70 kg 
(0,05 mg pro kg Körpergewicht). Selbst bei diesem 
hohen Sicherheitsfaktor beträgt die wirkliche durch- 
schnittliche Tagesaufnahme (täglich 0,06 mg pro 
Kopf) nur ein Sechzigstel dieser bedingungslos zu- 
lässigen Aufnahme. 

Aus den verfügbaren, in diesem Bericht zusam- 
mengestellten Angaben hat sich kein Hinweis dar- 
auf ergeben, daß der heutige Verbrauch von mit 
Diphenyl und Orthophenylphenol und dessen Na- 
triumverbindung geschützten Zitrusfrüchten Anlaß 
geben könnte zu einer Gefährdung der Volksge- 
sundheit. Es liegt kein Grund vor, diese Schlußfolge- 
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rung zu ändern, soweit es den zu erwartenden Ver- | 

brauch von Zitrusfrüchten in der Zukunft betrifft. ; 
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